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Beschreibung 

Gasdiffusionselektrode fur Polymerelektrolytmembran-Brennstoffzellen 

Die Erfindung betrifft eine Gasdiffusionselektrode sowie ein Verfahren zu deren 
Hersteilung, ein Verfahren zur Beschlchtung der Gasdiffusionselektrode mit einer 
katalytisch aktiven Schicht und deren Verwendung fur Brennstoff- und 
Elektrolysezellen. 

In Polymerelektrolytmembran-Brennstoffzellen wird eine Gasdiffusionselektrode 
als Elektrode zwischen Polymerelektrolytmembran und Stromsammlern, z. B. 
bipolaren Flatten, verwendet. Sie hat die Funktion, den In der Membrane 
erzeugten Strom abzuleiten und muB die Reaktionsgase zur katalytischen Schicht 
durchdiffundieren lassen. AuBerdem sollte die Gasdiffusionselektrode zumindest 
in der der Membrane zugewandten Schicht wasserabweisend sein, um zu 
verhindern, daft be! der Reaktion gebildetes Wasser die Poren der 
Gasdiffusionselektrode flutet und damit den Gastransport zur katalytisch aktiven 
Schicht blockiert. Fur viele Anwendungen, beispielsweise in der Raumfahrt und 
fiir die Anwendung in Automobilen, ist es zudem wichtig, daft die zum Aufbau 
der Zellstapel verwendeten Materialien leicht und platzsparend sind und dabei 
dennoch eine hohe mechanische Stabilitat aufweisen. Stets von Interesse ist eine 
moglichst kostengunstige Hersteilung der Materialien. 

Bisher werden fur derartige Gasdiffusionselektroden typischerweise Materialien 
aus graphitisiertem Gewebe Oder graphitisierte Papiere, die uber eine aufwendige 
Temperaturbehandlung (bis uber 2000 °C) hergestellt werden, verwendet (E-Tek, 
Inc. 1995 Catalogue, E-Tek, Inc. Natick. MA 01760, USA). Die 
Gasdiffusionselektroden aus graphitisiertem Gewebe lassen Sauerstoff, besonders 
den Luftsauerstoff unter niedrigem Druck, oft nicht ausreichend gut diffundieren 
und sind auBerdem relativ schwer. Die dichte Struktur ist notwendig, um eine 
ausreichende mechanische Festigkeit und eine genugend hohe Leitfahigkelt des 
Gewebes senkrecht zur Faserrichtung zu erhalten. Bel ihrer Hersteilung werden 
hohe Temperaturen und eine exakte Reaktionsfuhrung benotigt, was zu einem 
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entsprechend hohen Energieverbrauch und hohen Preisen fuhrt. 
Die graphitisierten Papiere besitzen den Nachteil, 6b& sie sprode und nicht flexibel 
sind und die Porenstruktur dieser Papiere festgelegt ist, und nicht ohne eine 
Beeinflussung der Leitfal^igkeit verandert werden kann. 

Ferner bekannt sind Gasdiffusionselektroden, die ein hydrophobes, poroses und 
fur Brennstoffzellen ausreichend elektrisch leitfahiges Stutzmaterial, eine nicht- 
katalytisch aktive Zwischenschicht, die ein elektronenleitendes Material enthalt, 
und eine katalytisch aktive Schicht enthalten (EP-A-0 687 023). Die nicht- 
katalytisch aktive Zwischenschicht enthalt hierbei eine Mischung aus einem 
elektronenleitenden und protonenleitenden lonomer. Mit den beschriebenen 
Gasdiffusionselektroden lassen sich bei einer Platinbeladung von 0,21 mg/cm^, 
einem H2-Duck von 1,25 bar (absolut) und einenn Luftdruck von 1,8 bar (absolut) 
in einer Brennstoffzelle lediglich nnaximale Leistungen von 200 mW/cm^ bzw. eine 
Leistung von 163 mW/cm^ bei einer Zellspannuhg von 0,6V erreichen (Beispiel 2, 
Tabelle). 

Aufgabe dieser Erfindung ist es, eine kostengunstig herstellbare aber mechanisch 
stabile Gasdiffusionselektrode zur Verfugung zu stellen, die Sauerstoff, 
insbesondere aus der Luft unter geringem Uberdruck, gut diffundieren lafit und 
die auBerdem die erforderliche hohe elektrische Leitfahigkeit besitzt, mechanisch 
stabii und wasserabstoilend ist. 

Aufgabe der Erfindung ist es auBerdem, ein Verfahren zur Herstellung einer 
derartigen Gasdiffusionselektrode anzugeben. 

Aufgabe der Erfindung ist es auch, ein Verfahren zur Beschichtung einer 
Gasdiffusionselektrode mit einer katalytisch aktiven Schicht bereitzustellen und 
die Verwendung der erfindungsgemaBen Gasdiffusionselektroden in Brennstoff- 
und Elektrolysezellen aufzuzeigen. 

Diese Aufgaben werden gelost durch die Gasdiffusionselektrode gemaB Anspruch 
1, das Verfahren zur Herstellung einer Gasdiffusionselektrode gemSli Anspruch 
16, das Verfahren zur Beschichtung einer Gasdiffusionselektrode gemaR 
Anspruch 24 und die Verwendung der Gasdiffusionselektroden gemaR Anspruch 
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30. Vorteilhafte Weiterbildungen der Erfindung sind in den entsprechenden 
Unteranspruchen angegeben. 

Abbildung 1 zeigt eine erfindungsgemalie Polymerelektrolytmembran- 
Brennstoffzelle. 

Die Gasdiffusionselektroden gema(J der Erfindung eignen sich fur 
Brennstoffzellen, insbesondere Polymerelektrolytmennbran-Brennstoffzellen, und 
Polymerelektolytmembran-Elektrolysezellen. In Polymerelektrolyt-Brennstoffzellen 
konnen die erfindungsgemalSen Gasdiffusionselektroden sowoh! als Anode als 
auch als Kathode verwendet werden. Mit besonderem Vorteil konnen die 
erfindungsgennalSen Gasdiffusionselektroden in Polymerelektrolyt-membran- 
Brennstoffzellen verwendet werden, die als Brenngas Wasserstoff und als 
Oxidationsmittel Luft verwenden und die bei niedrigem Druck von weniger als 0,5 
bar uber Umgebungsdruck, bevorzugt weniger als 0,1 bar iiber Umgebungsdruck 
betrieben werden. 

Die erfindungsgemaSe Gasdiffusionselektrode enthalt mindestens eine 
Gasdiffusionslage, die ein mechanisch stabiles StCitzmaterial enthalt, welches mit 
mindestens einem elektrlsch leitfahigen Material mit einer Bulkleitfahigkeit >^ 10 
mS/cm impragniert ist, d.h. dali die Poren (Zwischenraume zwischen den Fasern) 
des Stutzmaterials im wesentlichen homogen mit dem elektrisch leitfahigem 
Material gefullt sind. 

In einer bevorzugten Ausfuhrungsform enthalt die erfindungsgemafte 
Gasdiffusionselektrode ein bis vier Gasdiffusionslagen. 

Als Ausgangsmaterial fur die erfindungsgemalien Gasdiffusionselektroden werden 
sehr leichte, nicht notwendigerweise elektrisch leitfghige aber mechanisch stabile 
Stutzmaterialien, die Fasern z.B in Form von Vliesen, Papieren oder Geweben 
enthalten verwendet. Vorzugsweise enthalt das Stutzmaterial Kohlefasern, 
Glasfasern oder Fasern enthaltend organische Polymere, beispielsweise 
Polypropylen, Polyester (Polyethylentherephtalat), Polyphenylensulfid Oder 
Polyetherketone, urn nur einige zu nennen. Besonders gut geeignet sind dabei 
Materialien mit einem Flachengewlcht < 150 g/m^ vorzugsweise mit einem 
Flachengewicht im Bereich von 10 bis 100 g/ m'. Bei Verwendung von 
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Kohlenstoffmaterialien als StCitzmaterialien eignen sich insbesondere Vliese aus 
carbonisierten oder graphitisierten Fasern mit Fiachengewichten im bevorzugten 
Bereich. Die Verwendung solcher Materialien bieten zwei Vorteile: Erstens sind sie 
sehr leicht und zweitens haben sie eine hohe offene Porositat. Die offene 
Porositat der bevorzugt verwendeten Stutzmaterialien liegt im Bereich von 20 bis 
99.9%. bevorzugt 40 bis 99 % liegt, so daft sie sehr einfach mit anderen 
Materialien gefullt werden konnen und somit die Porositat. Leitfahigkeit und die 
Hydrophobizitat der fertigen Gasdiffusionslage durch die Fullmaterialien gezielt 
eingestellt werden kann und zwar uber die gesamte Dicke der Gasdiffusionslage. 

Zur Hersteilung einer Gasdiffusionselektrode enthaltend mindestens eine 
leitfahige. hydrophobe und gasdurchlassige Gasdiffusionslage gemaS der 
Erfindung wird zunachst aus einem elektrisch leitfahiges Material, vorzugsweise 
in Pulverform, welches z.B Kohlenstoff Iz.B. als RuB) oder auch ein Metal! 
enthalt. das keine oder nur eine sehr geringe Loslichkeit in Wasser und eine 
geringe Oxidationsempfindlichkeit aufweist. wie z.B. Ti, Au, Pt, Pd, Ag, Ni und 
mindestens einer Flussigkeit (z.B. Wasser oder niedrige [CyC^-] Alkohole) eine 
Suspension hergestellt. Die elektrische Bulkleitfahigkeit der verwendeten 
elektrisch leitfahlgen Materialien ist insbesondere _> 10 mS/cm^. vorzugsweise 
100 mS/cm^. Die PartikeigrofSe liegt insbesondere im Bereich von 10 nm bis 0.1 
mm bevorzugt im Berlch von 50 nm bis 0.05 mm. Auch kann es sich als 
vort6ilhaft erweisen, Mischungen von verschiedenen leitfahlgen Pulvern oder 
Pulver von Legierungen aus leitfahlgen Materialien wie z.B. Edelstahl, einzusetzen. 

Zur Herabsetzung der Oberflachenspannung konnen Materialien (Zusatze oder 
Detergentien) wie z. B. niedere Alkohole beigegeben werden. Derartige Zusatze 
verbessern die Herstellbarkeit der Suspension, da sie eine bessere Benetzbarkeit 
des elektrisch leitfahigen Materials. z.B. des RufJes oder des Metallpulvers und 
damit eine bessere Mischbarkeit mit der Suspensionsflussigkeit bewirken. Qiese 
Suspension, gegebenenfalls auch mehrere solcher Suspensionen, wird intensiv 
gemischt mit mindestens einer Suspension oder Losung aus einem Bindermaterial, 
z.B. temperaturstabile Polymere wie z.B. perfluorierte Polymere Ifluorierte 
Ethylen-Propylen-Copolymere oder Polytetrafluorethylen). Polyetherketone, 
Polyethersulfone, Polysulfone. Polybenzimidazole, Polyphenylensulfide. Poiyimid, 
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Polyamid oder Poiyphenylenoxide in mindestens einer Flussigkeit, insbesondere 
Wasser, N-Methylpyrrolidon, Dimethylacetamid, Dimethylsulfoxid. Die inharente 
Vislcositat der Suspension (elektrisch leitfahiges Material, Bindernnaterial und 
Losemittel) liegt vorzugsweise im Bereich von 5-0,01 dl/g, insbesondere Im 
Bereich von 2-0,05 dl/g. 

In Abhangigkeit von der gewunschten Hydrophobizitat der Gasdiffusionslage 
konnen auch mehrere der Binder gemischt eingesetzt werden, z.B, zusatzliche 
Verwendung von perfluorierten Polymeren in Verbindung mit einem 
nichtfluorierten Binder. Die Bindernnaterialien und das elektrisch leitfahige Material 
werden dabei bevorzugt im Massenverhaltnis 1:100 bisj 100:1, besonders- 
bevorzugt im Bereich von 1: 50 bis 50 : 1 eingesetzt. 

Die vorstehend genannten Stutzmaterialien werden mit der Suspensionsmischung 
durchdringend getrankt bzw. die Mischung wird auf das Stutzmaterial 
gleichmaliig aufgetragen, so daS das Stutzmaterial im wesentlichen homogen 
impragniert wird. AnschlieBend wird der so hergestellte Gasdiffusionslagen- 
Griinling getrocknet, wobei sich die zur Trocknung erforderlichen Temperaturen 
nach der Art der verwendeten Flussigkeiten und der verwendeten Stutz- und 
Bindematerialien richten. In der Regel ist das Trocknen bei hoheren Temperaturen 
als Raumtemperatur vorteilhaft, z. B. bei Temperaturen oberhalb 80 °C, wobei 
die Trocknung entweder an der Luft oder unter Inertgas geschehen kann. Das 
Impragnieren und Trocknen des Stutzmaterials kann dabei ein- oder mehrmals 
wiederholt werden. Das so impragnierte Stutzmaterial wird schlieRlich bei einer 
Temperatur von mindestens 200 ®C gesintert. um einen innigen Verbund des 
Stutzmaterials mit dem elektrisch leitfahigen Material, aber auch des leitfahigen 
Materials in sich zu erhalten. Die Sinterung kann ebenfalls an der Luft Oder unter 
Inertgas erfolgen. Je nach Stabilitat der verwendeten Materialien wird bevorzugt 
bei Temperaturen oberhalb 300 •'C gesintert. Das Verhaltnis des 
Flachengewichts der fertigen Gasdiffusionslage zum eingesetzten Stutzmaterial 
liegt im Bereich von 1,05 bis 50, bevorzugt im Bereich von 1,2 bis 20. 

Die so erhaltene Gasdiffusionslage ist besonders homogen, poros und dennoch 
mechanisch sehr stabil. Dies wird durch die Trennung der Funktionen 
mechanische Stabilitat durch die Stutzmaterialien und der Funktion Leitfahigkeit 



wo 97/20358 



PCT/EP96/05206 



6 

durch die Impragnierung mit den leitfahigen Materialien erreicht. Die 
Gasdiffusionslage weist aufgrund der einstellbaren Porositat eine geringere 
Diffusionshemmung gegenuber den benotigten Gasen. insbesondere dem 
Sauerstoff aus der Luft auf, als die ubiicherweise graphitisierten Gewebe oder 
Papiere. Aufgrund des durch den Sinterschritt erzielten innigen Verbundes des 
Stutzmaterials mit dem leitfahigen Materials ist auch die Leitfahigkeit der 
erfindungsgemaBen Gasdiffusionslage mit der von graphitisierten Geweben Oder 
Papieren vergleichbar und ausreichend fiir die Anwendung in Brennstoffzellen 
Oder Elektrolysezellen. Durch Zugabe eines Hydrophobierungsmittels {z.B. 
fluorierte Polymere, wie Polytetrafluorethylen oder fluorierte Ethylen-Propylen- 
Copolymere) in die Suspension mit dem leitfahigen Material kann eine sehr 
gleichmafSige Hydrophobierung uber den Querschnitt der Gasdiffusionslage 
erreicht werden. Dies fuhrt zu einem verbesserten Transport des Produktwassers 
in einer Brennstoffzelle aus der Gasdiffusionslage und somit der 
Gasdiffusionselektrode heraus und damit zu einer weiteren Verbesserung des 
Gastransportes insbesondere fur den Sauerstoff aus der Luft. 

Zur Herstellung der fertigen Gasdiffusionelektrode konnen nun eine oder mehrere 
Lagen, bevorzugt eine bis vier Lagen der beschriebenen Gasdiffusionslagen 
eingesetzt werden. Werden mehr als eine Lage verwendet. ist es zweckmaBig 
diese Schichten durch einen PreB- oder Laminierschritt bevorzugt bei hoherer 
Temperatur miteinander innig zu verbinden. 

Die wie vorstehend beschrieben hergestellte Gasdiffusionselektrode kann nun z.B. 
in einer Polymerelektrolytmembran-Brennstoffzelle eingesetzt werden. Da die 
oben beschriebene Elektrode keine kataiytisch aktive Schicht enthalt, kann sie 
einerseits in Verbindung mit einer kataiysatorbeschichteten Membran verwendet 
werden. Alternativ kann jedoch auch die erfindungsgemaBe 
Gasdiffusionselektrode mit einer kataiytisch aktiven Schicht beschichtet werden. 

Die erfindungsgemaBe katalytische Schicht muS gasdurchlassig sein, elektrische 
Leitfahigkeit, sowie H'^-lonenleitfahigkeit besitzen und selbstverstandlich die 
gewunschten Reaktionen katalysieren. Diese Eigenschaften erhalt man 
erfindungsgemaB, wenn man die kataiytisch aktive Schicht sehr dunn gestaltet, 
vorzugsweise mit einer Dicke von 1 bis 100 /;m, bevorzugt von 3 - 50 /im. 
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Diese Schicht enthalt a.) mindestens ein katalytisch aktives Material, b.) eines 
Oder mehrere ionenleitfahige Polymere, vorzugsweise ausgewahit aus der Gruppe 
der sulfonierten Polyaromaten (z.B. Polyetherketone, Polyethersulfone Oder 
Polyphenylensulfide), Polybenzimidazole und der sulfonierten, perfluorierten 
Polymere, wie z.B. Nafion® (DuPont) Oder Flemion® (Asahi Glass), und 
gegebenenfalls c.) eines oder mehrere hydrophobe Materialien, wie z.B. fluorierte 
Polymere, wie Polytetrafluorethylen, perfluorierte Ethyien-Propylen-Copolymere, 
teilfiuorierte Polymere , wie Polytrifluorstyrol. Die ionenieitenden Polymere konnen 
in Form von Suspensionen oder Losungen in geeigneten Losemittein verarbeitet 
werden. 

Als katalytisch aktives Material werden Edelmetallkatalysatoren bevorzugt; 
insbesondere enthalt das katalytisch aktive Material mindestens ein Metal! der 8, 
Nebengruppe, z.B Platin. Ferner bevorzugt sind Legierungen eines oder mehrerer 
Metalle der 8. Nebengruppe, insbesondere mit Elementen der IV. Nebengruppe, 
wobei der Gehalt des Metalls der 8. Nebengruppe, z.B. Pt, in der Legierung im 
Bereich von 20 bis 95%, bevorzugt von 30 bis 90% liegt. 

Die katalytisch aktiven Materialien (Katalysator) konnen getragert Oder 
ungetragert eingesetzt werden. Wird ein getragerter Katalysator verwendet, so 
liegt die Edelmetallbeladung auf dem Tragermaterlal dabei oberhalb 1 Gew. %, 
bevorzugt oberhalb 2 Gew. %. Eine sehr gunstige Edelmetallbeladung in der 
katalytisch aktiven Schicht ist kleiner 1 mg/cm^ bevorzugt unter 0,5 mg/cm^ und 
besonders bevorzugt unter 0,3 mg/cm' der Gasdiffusionselektrode. Das 
Masseverhaltnis von katalytisch aktives Material : ionenleitendes Polymer liegt 
typischerweise im Bereich von 1: 100 bis 100 : 1, bevorzugt im Bereich von 1:10 
bis 20:1. 

Bei Verwendung von getragerten Katalysatoren wird bevorzugt Kohlenstoff als 
Tragermaterlal verwendet. Der Kohlenstofftrager des Katalysators ist dabei 
elektrisch leitfahig und poros, so da(5 eine ausreichende Leitfahigkeit und 
Gasdurchlassigkeit der katalytischen Schicht gewahrleistet ist. Das 
protonenleitende Polymer dient gleichzeitig als Bindemittel fur die Schicht. Die 
erfindungsgemaS geringe Schichtdicke garantiert kurze Transportwege und damit 
geringe Transportwiderstande fiir alle benotigten Stoffe: Elektronen, H'*'-lonen 
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und Gas. 

ErfindungsgemalS wird eine Gasdiffusionselektrode folgendermaflen an einer 
Oberflache mit einer katalytisch aktiven Schicht beschichtet: Ein katalytisch 
aktives Material, 2. B. 20 % Pt auf 80 % Kohle IRulS), wird mit einem oder 
mehreren gelosten Oder suspendierten ionenleitenden Polymeren (lonomer) 
intensiv gemischt. Die verwendbaren ionenleitenden Polymere sind oben bereits 
beispielhaft beschrieben worden. Als Suspensionsmittel eignen sich dabei 
besonders Wasser und Alkohole, insbesondere C^-Cg-Alkohole, oder Mischungen 
hieraus. Die Suspension, die lonomer und Katalysator enthalt, kann 
gegebenenfalls mit einer geeigneten Flussigkeit, 2. B. Wasser, verdunnt werden. 
Die Suspension enthaltend den Katalysator und das lonomer wird auf einer 
flachigen Seite der Gasdiffusionselektrode aufgebracht, 2.B. durch SprCihen, 
Drucken, Pinsein und die aufgebrachte Schicht dann getrocknet. Meist ist es 
vorteilhaft. vor dem Aufbringen der Suspension einen Teil der 
Suspensionsmittelmischung, 2. B. einen Teil der Alkohole. vorteilhafterweise bei 
leicht erhohter Temperatur, 2U verdunsten. Durch diesen Schritt kann die 
Oberflachenspannung der Suspension so eingestellt werden, dali die in der 
Suspension enthaltenen Katalysator- und lonomeranteile im wesentlichen nur die 
Oberflache der Gasdiffusionslage benet2en, aber nicht in das Innere dieser 
Gasdiffusionslage eindringen. Um die Eindiffusion der katalytisch aktiven Schicht 
waiter zu minimieren, kann die Gasdiffusionslage zuvor auch mit einer Flussigkeit, 
z.B. Wasser oder Alkohl getrankt werden, so dali dann die Poren gefCillt sind und 
eine Eindringen der Losung verhindert wird. 

AnschlieBend wird die so aufgebrachte Schicht getrocknet. Der Trocknungsschritt 
der aufgebrachten katalytisch aktiven Schicht wird ubiicherweise bei 
Temperaturen von 10 °C bis 250 bevorzugt 15 °C bis 200 °C und besonders 
bevorzugt bei 15 °C bis 150 ®C durchgefuhrt. Dabei kann die Trocknung an Luft 
erfolgen, aber auch die Verwendung anderer Trocknungsmedien, z.B. Stickstoff 
Oder Edelgase ist moglich. 

Eine besonders gute Haftung der katalytisch aktiven Schicht erhalt man, wenn 
man die Schritte des Aufbringens und Trocknens ein- oder mehrmals wiederholt. 
Die katalytisch aktive Schicht muli nicht notwendigerweise uber ihre gesamte 
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Flache auf der Gasdiffusionslage eine homogene Schichtdicke aufweisen, 
vielmehr ist es manchmal sogar von Vorteil, wenn die Schichtdicke nicht iiberall 
gleich ist. da hierdurch die Rauhigkeit der Gesamtelektrode verkleinert werden 
kann. Die katalytisch aktive Schicht muB nicht notwendigerweise uber ihre ganze 
Dicke homogen zusannnnengesetzt sein, vielmehr ist es meist gunstiger, wenn ein 
Konzenirationsgradient an elektrisch leitendem und ionenleitendem Material 
senkrecht zu den aufeinanderfolgenden Schichten besteht. Besonders wenn man 
die katalytisch aktive Schicht in mehreren Schritten, wie oben beschrieben 
aufbringt, ist es durch Wahl unterschiedlicher, geeigneter Konzentrationen an 
katalytisch aktiven Material und ionenleitendem Polymer in der Suspension leicht 
moglich, Schichten zu erhalten, deren Konzentration an katalytisch aktiven 
Material senkrecht zur katalytischen Schicht mit zunehmender Entfernung vom 
StiJtzmaterial abnimmt und deren Konzentration an ionenleitendem Polymer 
zunimmt, d.h. die an der Grenzflache zur Gasdiffusionslage reich an Katalysator 
und Elektronenleiter sind, an der freien Oberflache der Elektrode, die spater an die 
protonenleitende Membran angekoppelt wird jedoch reich an lonomer sind, 
wodurch die Ankopplung der Elektrode an die Membran optimiert wird. 

Eine derartige Verteilung an Elektronenleiter, Katalysator und ionenleitendem 
Polymer ist weiterhin auch insofern von Vorteil, als sie der den notwendigen 
unterschiedlichen Konzentrationen an Eiektronen und lonen in der katalytisch 
aktiven Schicht angepaGt ist, Betrachtet man beispielsweise die Anode, so wird 
das aus der Gasdiffusionsschicht in die katalytisch aktive Schicht ubertretende 
Brenngas auf seinem Weg durch die katalytisch aktive Schicht hindurch in 
Richtung Polymerelektrolytmembran in zunehmendem MaSe am Katalysator 
ionisiert, so daS die Konzentration an lonen und damit der Bedarf an 
ionenleitendem Material in membrannahen Bereichen der katalytisch aktiven 
Schicht hoher ist ats in den an das Kohlefaservlies angrenzenden Bereichen. Die 
Konzentration an Eiektronen und damit der Bedarf an Elektronenleiter hingegen ist 
in den membrannahen Bereichen geringer, da nicht die Gesamtmenge der 
freiwerdenden Eiektronen diese Bereiche passiert, sondern lediglich die bei der 
lonisierung des in dem jeweiligen Bereich noch vorhandenen neutralen Restgases 
freiwerdenden Eiektronen. Analog wird in der katalytisch aktiven Schicht der 
Kathode das Oxidationsgas auf seinem Weg durch die katalytisch aktive Schicht 
durch Aufnahme von Eiektronen in zunehmendem AusmafJ ionisiert, so daS auch 
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hier die Konzentration an lonen in membrannahen Bereichen hoher und die 
Konzentration an Elektronen geringer ist als in membranabgewandten Bereichen. 

Das erfindungsgemalSe Verfahren zur Beschichtung mit der katalytisch aktiven 
Schicht kann fur jede beliebige nicht katalysierte Gasdiffusionselektrode, 
insbesondere fiir die erfindungsgemafSe Gasdiffusionselektrode angewendet 
werden. 

Die erfindungsgemafSe Gasdiffusionselektrode kann auf der zur katalytisch aktiven 
Schicht entgegengesetzten Seite durch ein elektrisch leitendes Gitternetz 
mechanisch verstarkt werden. Als Gitternetz eignen sich metallische Gitternetze, 
aber auch metallisch beschichtete Gitternetze aus Polymeren, wie Polyester, 
Polyetherketone, Polyethersulfone, Polysulfone Oder anderen Polymeren, die 
Dauergebrauchstemperaturen oberhalb 100 °C aufweisen. Als Metalle fur die 
Gitternetze oder die Beschichtung eignen sich Edelmetaile wie Ft, Au, Ag, Nl 
Oder Edelstahle oder Kohlenstoff. Die Metallgitternetze konnen bei Verwendung 
einer Schutzbeschichtung mit Edelmetallen oder Nickel auch aus niederwertigeren 
Werkstoffe. wie Stahl hergestellt werden. Besonders geeignet im Sinne der 
Erfindung sind Quadratmaschengewebe mit einer Maschenweite von 0,4 bis 0,8 
mm und einer Drahtstarke von 0,12 bis 0,28 mm, vorzugsweise aus Nickel. 
Nickel ist insofern ein giinstiges Material, als es fur die Verhaltnisse in der 
Brennstoffzelle chemisch inert ist und einen genugend geringen 
Ubergangswiderstand zur Gasdiffusionselektrode Das Gitternetz wird bei der 
Montage der Brennstoffzelle auf der der Membran abgewandten Seite der 
Gasdiffusionselektrode eingebaut. Seine Aufgaben sind es, eine ausreichende 
Stromableitung mit geringen Ubergangswiderstand zur Gasdiffusionselektrode 
sicherzustellen, die Gase hinreichend gieichmaliig uber die Flache der 
Gasdiffusionselektrode zu verteilen und gleichzeitig die Elektrode gleichmalSig an 
die Membran anzupressen. 

Bei Bedarf konnen eine oder mehrere Gasdiffusionslagen zu einer 
Gasdiffusionselektrode kombiniert werden. Durch die Verwendung von mehr als 
einer einzelnen der oben beschriebenen Gasdiffusionslagen ubereinander wird z.B, 
die Gefahr verringert, dad sich das Gitternetz und/oder Teiie der Stromsammler, 
z. B. der bipolaren Flatten, bis zur Membran hin durchdrucken und diese 
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beschadigen. Typischerweise werden insgesamt pro Elektrodenseite zwei bis drei 
impragnierte Gasdiffusionslagen miteinander kombiniert. Die Verwendung von 
mehr ais vier Gasdiffusionslagen ubereinander kann zu einer nicht mehr 
ausreichenden Gasdiffusion fuhren, die sich in einem Leistungsabfall der 
Brennstoffzelle bemerkbar macfit. Zur Erzielung einer guten Haftung der 
Gasdiffusionslagen aneinander kann die gewunschte Anzahl der 
Gasdiffusionslagen geprelit werden, wobei Drucke bis zu 500 bar und 
Temperaturen bis 400 °C angewendet werden. Bevorzugte Bedingungen sind 
Drucke bis 200 bar und Temperaturen bis 200 °C. Das Beschichten einer 
Oberflaclie einer derartigen Gasdiffusionslage mit Katalysator fuhrt man am 
besten nach der Herstellung des innigen Verbundes der Einzellagen durch das 
Pressen durch. 

Eine oder mehrere der erfindungsgemaSen Gasdiffusionselektroden konnen mit 
einer Polymerelektrolytmembran zu einer Membran-Elektrodeneinheit kombiniert 
werden. Als Polymerelektrolytmembran konnen beliebige Membranen eingesetzt 
werden. Beispiele fur die diese Membranen sind z.B. Nafion® IDuPont). Flemion*, 
lAsahi Glass), Gore-Select® IW.L.Gore&Assoc). oder Membranen, die 
beispielswelse in der folgenden Publikation beschrieben sind: "New Materials for 
Fuel Cell Systems 1", Proceeding of the 1st International Symposium on new 
materials for fuel cell systems, Montreal, Qu6bec, Canada, July 9-13, 1995, Les 
Editions de I'Ecole Polytechnique de Montreal, S. 74-94. Insbesondere von 
Interesse sind hierbei Membranen ohne Fluor-Gehalt, da dIese eine Reihe von 
Vorteilen aus Griinden den Umweltschutzes bieten. FCir die optimale Herstellung 
einer Membran-Elektrodeneinheit sollte moglichst fur die Herstellung der 
katalytisch aktiven Schicht ais lonomer ein zur Membran passender Typ 
verwendet werden: Fiir die Ankopplung an eine nichtfluorierte Membran, z.B. aus 
sulfoniertem Polyetherketon. sollte auch die katalytisch aktive Schicht als 
lonomer ein sulfonierten Polyarylen enthalten. Bei Verwendung einer 
perfluorierten Membran auch ein perfluoriertes lonomer in der aktiven Schicht. 
Aber auch andere Kombinationen zwischen lonomer in der katalytisch aktiven 
Schicht und in der Membran fuhren zu leistungsfahigen Membran-Elektroden- 
Einheiten. Je nach dem, ob die Gasdiffusionselektrode eine katalytisch aktive 
Schicht tragt oder nicht, kann eine Membran ohne oder mil katalytisch aktiver 
Schicht verwendet werden, wobei naturlich auch beide Telle eine katatytische 
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Schicht an ihren Oberflachen tragen konnen, so dali dann der Verbund in der 
katalytischen Schicht hergestellt wird. Zur Herstellung einer Membran- 
Elektrodeneinheit wird eine Gasdiffusionselektrode, die aus einem oder mehreren 
impragnierten Gasdiffusionslagen aufgebaut sein kann, an einer Seite einer In 
ihrer H*-Form vorliegenden Polymerelektrolytmembran angeordnet und 
anschlieUend bei Drucken bis zu 500 bar und Temperaturen bis zu 250 
aufgepreSt. Bevorzugte Bedingungen sind Drucke bis 300 bar und Temperaturen 
bis 200 °C. Enthalt die Gasdiffusionselektrode die katalytisch aktive Schicht , 
wird sie dergestait auf die Membran aufgepreftt , daft die katalytisch aktive 
Schicht in Kontakt mit der Membran steht. Der Kontakt der Elektroden auf beiden 
Seiten der Membran mit der Membran kann auf diese Weis^ hergestellt werden. 
Die Elektroden konnen wahlweise nacheinander oder gleichzeitig in Kontakt mit 
der Membran gebracht werden. 

Zur Herstellung der Membran-Elektrodeneinheiten konnen die katalytisch aktiven 
Schichten zwischen den Gasdiffusionslagen und der Membran identisch 
aufgebaut sein. oder auch unterschiedliche Zusammensetzngen aufweisen. Bei 
Verwendung von reinem Wasserstoff (Reinheit >99,9%) kann der 
Katalysatorgehalt auf der Anodenseite deutlich geringer gewahit werden, als auf 
der Kathodenseite. Die Wahl unterschiedlicher katalytisch aktiver Schichten ist 
insbesondere dann von Interesse, wenn die Brennstoffzelle mit Brennstoffen 
arbeitet, die nicht reiner Wasserstoff sind. Dann empfiehit es sich auf der Anode 
Katalysatoren zu verwenden, die z.B. eine erhohte CO-Toleranz aufweisen, wie 
Katalysatoren, die Legierungen von Pt mit Ru enthalten. Auch in diesem Fall ist es 
sinnvoll, fur Anode und Kathode unterschiedliche Katalysatorgehalte einzustellen. 
Durch den obengenannten Schritt der Herstellung eines innigen Verbundes wird 
der elektrische Kontakt zwischen der katalytisch aktiven Schicht auf der 
Membran und der Gasdiffusionslage bzw. zwischen der katalytisch aktiven 
Schicht auf der Gasdi^ijsionslage und der Membran gegenuber einem losen 
Zusammenspannen deutlich verbessert. so daB die Leistungsfahigkeit der 
Membran-Elektroden-Einheit in der Brennstoffzelle erhoht wird. Vor dem Einbau 
der Membran-Elektrodeneinheit in eine Polymerelektrolytmembran-Brennstoffzelle 
konnen die Gasdiffusionselektroden auf der der Membran abgewandten Seite 
durch Beilegung eines Gitternetzes verstarkt werden. 
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Die erfindungsgemafie Gasdiffusionselektrode besitzt im Vergleich zu den 
bekannten Gasdiffusionselektroden besonders niedrige elektrische 
Flachenwiderstande, die im Bereich von <_100 mQ/cm^, vorzugsweise 60 
mQ/cm^ liegen. 

Eine besonders bevorzugte Ausfuhrungsform einer Brennstoffzelle mit 
erfindungsgemaSer Gasdiffusionselektrode ist in Abbildung 1 gezeigt. Anode 1 
und Kathode r werden von den impragnierten Kohlefaservliesen 3 und 3* 
gebildet. Anode 1 und Kathode 1 ' tragen an ihren der Polymerelektrolytmembran 
5 zugewandten Seiten jeweils eine Katalysatorschicht 4 bzw. 4\ Anode 1 und 
Kathode V bilden zusammen mit der Polymerelektrolytmembran 5 die Membran- 
Elektrodeneinheit 6 bzw. 6*. An ihreh von der Membran abgewandten Seiten sind 
Anode 1 und Kathode V durch leitende Gitternetze 2 bzw. 2' verstarkt. Die 
bipolaren Flatten 7 und T begrenzen die Zelle anoden- bzw. kathodenseitig. 

Membran-Elektroden-Einheiten (MEA), die die' erfindungsgemalJen 
Gasdiffusionselektroden enthalten sind unter alien Betriebsbedingungen bei 
Brennstoffzellen geeignet. d.h. sie konnen mit und ohne Uberdruck, bei hoher und 
niedriger Gasiiberstromung und bei Temperaturen bis 100°C eingesetzt werden. 
Typlsche Leistungsdichte im Betrieb mit Wasserstoff und Luft liegen je nach 
Betriebsbedingungen bei bis zu 900 mW/cm^, im Betrieb mit Wasserstoff und 
Sauerstoff sogar bei bis zu 1,8 W/cm^. 
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Beispiele fur die Herstellung und die Eigenschaften der erfindungsgemafSen 
Gasdiffusionselektrode: 

Beispiel 1 : 

45 g RuB (Vulcan XC 72*) werden in 450 ml Wasser und 495 ml Isopropanol 
suspendiert. Diese Suspension wird intensiv gemischt mit 32,17 g einer 
Polytetrafluorethylen(PTFE)-Suspension (60 % Hostaflon®-Fasern in wafSriger 
Suspension. Hersteller Hoechst AG, Produkt-Nummer TF5032). Mit der 
resultierenden Mischung wird ein carbonisiertes Kohiefaservlies (30 mg/m*) 
gleichmafJig bestrichen und das Vlies anschliefSend bei ca. 70 °C getrocknet. Das 
Bestreichen und Trocknen wird zweimal wiederholt. Nach dem letzten Trocknen 
wird das impragnierte Kohiefaservlies ca. 15 Minuten lang bei 400 gesintert. 
Man erhalt ein uber die gesamte Dicke und die gesamte FlSche nahezu 
gleichmaliig mit Vulcan XC 72 und Hostaflon impragniertes Kohiefaservlies. 

Beschichtung der Gasdiffusionselektrode mit einer katalytisch aktiven Schicht: 

0,6 g Edelmetallkatalysator auf Kohienstofftrager (20 % Pt, 80 % C) werden mit 
4,0 g einer 5 %igen Nafion®-L6sung (Nafion gelost in niederen aliphatischen 
Alkoholen und Wasser) und 10,0 g Wasser intensiv gemischt. Danach werden 2 
g der enthaltenen Alkohote bei 50 °C abgedampft, um die Oberflachenspannung 
der Suspension zu erhohen. Die Suspension wird nun auf ein impragniertes 
Kohiefaservlies aufgespruht und anschlielSend bei 80 °C getrocknet. Das 
Aufspruhen und Trocknen wird zweimal wiederholt. Es resultiert eine mit- 
Katalysator beschichtete Gasdiffusionselektrode mit einer Pt-Belegung von ca. 
0,2 mg/cm^ 

Herstellung einer MEA mit einer NAFION 115" -Membran: 

Die Membran-Elektroden-Einheit (MEA) mit einer Nafion 115* -Membran in der 
H"^-Form, die aber nicht vorkonditioniert wird, wird durch Aufbau eines 
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Sandwiches bestehend aus einer oben beschriebenen Elektrode, der Membran 
und einer weiteren der oben beschriebenen Elektrode hergestellt. Das Sandwich 
wird dann bei einer Temperatur von 130 °C fur 90 Sekunden bei 250 bar 
verpreSl und so ein inniger Verbund erzeugt (MEA). 

Ergebnisse der MEA in einer Brennstoffzelle: 

Die so hergestellte MEA wurde dann in einer Testzelle auf ihre Leistungsfahigkeit 
untersucht. Die Brennstoffzelle wurde dabei unter folgenden Bedingungen 
betrieben: H2-Uberdruck 0,5 bar, nicht befeuchtet, Luftiiberdruck ca. 60 mbar, 
Luftzahl 16. die Luft wird befeuchtet. Die Temperatur der Zelle war 65 °C. Als 
Stromableiter werden Ni-Netze verwendet. Nach einer Einlaufzeit der MEA, in der 
sich die Membran mit der fur eine hohe Leitfahigkeit notwendigen Mange Wasser 
versieht, erhalt man folgende Leistungskenndaten: 



Spannung (mV) 


Stromdichte 
(mA/cm*) 


Leistungsdichte 
{mW/cm») 


1002 


0 


0 


750 


208 


151 


700 


300 


210 


600 


563 


338 


500 


700 


350 



Beispiel 2: 

Herstellung einer Gasdiffusionsschicht wie in Beispiel 1, aber Verwendung einer 
Membran aus sulfoniertem Polyetheretherketonketon (PEEKK) mit einer Dicke von 
40 /;m (gemessen im trockenen Zustand) und einem lonenaustauschaquivalent 
von 1,46 mmol H'^/g. Die Membran wurde nach der Herstellung fur 2 h in 
entionisiertem Wasser gekocht und anschlieRend unter Umgebungsbedingungen 
wieder getrocknet, so daS die Membran wahrend des Einbaus weitgehend 
trocken war. Die Elektroden aus Beispiel 1 wurden auf beiden Seiten der 
Membran aufgelegt und anschlieBend bei Raumtemperatur zu einer MEA verpreBt. 
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Die MEA wurde in die Testzelle eingebaut und unter folgenden Testbedingungen 
betrieben: Zelltemperatur 80 °C, Hj-Oberdruck < 100 bar, Befeuchtung bei 80 
°C, Uberstromung 2, Luftuberdruck < 100 mbar, Luftzahl 5,5, Befeuchtung bei 
80 °C 



Dabei konnten folgende Leistungskenndaten erzielt werden: 



Spannung (mV) 


Stromdichte 
(mA/cm*) 


Leistungsdichte 
<mW/cm») 


980 


0 


0 


750 


132 


99 


700 


240 


168 


600 


520 


312 


500 


710 


355 



Beispiet 3 (Vergleichsbeispiel): 

4 Lagen der nach Beispiel 1 bzw. 2 hergestellten Gasdiffusionsschicht werden als 
kreisformige Gebilde mit einer Flache von 12 cm* in einen Zellblock einer 
Brennstoffzelle eingebaut. Die Gasdiffusionsiagen wurden dann mit einem Strom 
von 1 A/cm^ belastet und der Spannungsabfall uber dem Zellblock gemessen. Der 
Flachenwiderstand der Gasdiffusionsschichten einschlielilich der 
Ubergangswiderstande zum Zellblock liegt bei einem AnprefJdruck von ca. 10 bar 
bei 40 mQ/ cm*. 

Dieses Experiment wurde unter identischen Bedingungen mit den als 
Ausgangsmaterial verwendeten, nicht modifizierten Kolilefaservliesen wiederholt. 
Der Widerstand der unbehandelten Kohlefaservlieslagen war mit 330 mO/ cm* ca. 
8 mal groRer als der Widerstand der erfindungsgemaU hergestellten 
Gasdiffusionsiagen. 
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Betspiel 4: 

Verwendung eines Glasfaservlieses mit einem Flachengewicht von 30 g/m*, 
wobei die einzelnen Glasfasern einen Durchmesser von 12 /jm haben, als 
mechanische Stabilisierung filr die Gasdiffusionseielctrode. Der Flgchenwiderstand 
der Glasfaservliese ist groRer als 100 kfi/ cm^ Zur Herstellung einer Elektrode 
wurden zwei Gasdiffusionslagen mit Glasfaservlies verwendet. 
Die Herstellung der einzelnen Gasdiffusionslagen geschieht analog zu Beispiel 1, 
d.h. das Glasfaservlies wird mit einer Suspension aus RuB/PTFE uber seine 
gesamte Dicke moglichst homogen impragniert, getrocknet und dann gesintert. 
Die verwendete Rezeptur fOr die Suspension und die Behafjdlungsschritte sind 
analog zu Beispiel 1 . Die fertigen Gasdiffusionselektroden werden dann einseitig 
mit einer katalytisch aktiven Schicht, ebenfalis analog zu Beispiel 1 , versehen. 
Der Platingehalt der katalytisch aktiven Schicht liegt bei 0,2 mg/cm^ 
Der Flachenwiderstand der Gasdiffusionselektroden lag bei 80 mQ/ cm», d.h. 
mehr als 10^ mal kleiner als der Widerstand der Glasfasern alleine! 
Zur Herstellung einer MEA wurden zwei so hergestellte Glasfaserelektroden mit 
einer Gore Select" -Membran (40;um) (Fa. W. L. Gore & Assoc.) bei 90 »C und 80 
bar zu einer MEA verprelSt. 

Die MEA wurde nun unter Bedingungen aus Beispiel 1 auf ihre LeistungsfShigkeit 
untersucht. Dabei ergaben sich folgende Kenndaten: 



Spannung |mV) 


Stromdichte 
(mA/cm*) 


Leistungsdichte 
(mW/cm») 


980 


0 


0 


750 


263 


196 


700 


371 


260 


650 


500 


325 


550 


750 


412 



Beispiel 5: 

Herstellung der MEA analog zu Beispiel 2, allerdings betragt die Dicke der 
verwendeten Membran in diesem Fall nur 25 jum. Diese MEA wurde unter 
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folgenden Bedingungen untersucht: 

Zelltemperatur: 50 ®C, Verwendung von Wasserstoff und Sauerstoff bei 3 bar 
absolutem Druck und einer Oberstromung urn 2. Die Befeuchter fCir H2 und O2 
wurden bei Unngebungstempertuf, d.h. 22 °C betrieben, so da(S die Gase nur zu 
etwa 30% mit Wasserdampf gesattigt waren. Dabei ergaben sich folgende 
Kenndaten: 



Spannung (mV) 


Stromdichte 
(mA/cm*) 


Leistungsdichte 
(mW/cm») 


980 


0 


0 


750 


374 


281 


700 


580 


406 


600 


1000 


600 


500 


1395 


697 



Dabei lieli sich z.B. die gefundene Leistung bei 700 mV uber mehrere Stunden 
hinweg bei der geringen Befeuchtung aufrecrterhalten. 
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Patentanspruche 

1. Gasdiffusionselektrode enthaltend mindestens eine elektrisch leitfahige, 
hydrophobe und gasdurchlassige Gasdiffusionslage dadurch gekennzeichnet, 
da(S die Gasdiffusionslage ein mechanisch stabiles Stutzmaterial enthalt, das 
mit mindestens einem elektrisch leitfahigen Material mit einer Bulkleitfahigkeit 
>^ lOmS/cm impragniert ist. 

2. Gasdiffusionselektrode nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daS die 
Gasdiffusionselektrode mindestens eine Gasdiffusionslage enthalt, bei der das 
mechanisch stabile Stutzmaterial ein Vlies, Gewebe Oder Papier ist. 

3. Gasdiffusionselektrode nach Anspruch 2, dadurch gekennzeichnet, daS das 
mechanisch stabile Stutzmaterial Kohlefasern, Glasfasern oder Fasern enthal- 
tend organische Polymere enthalt. 

4. Gasdiffusionselektrode nach mindestens einem der Anspruche 1 bis 3, da- 
durch gekennzeichnet, daS das mechanisch stabile Stutzmaterial ein Flachen- 
gewicht von < 1 50 g/m^ aufweist. 

5. Gasdiffusionselektrode nach mindestens einem der Anspruche 1 bis 4, da- 
durch gekennzeichnet, daft das Stutzmaterials eine offene Porositat im Be- 
reich von 20 bis 99,9% aufweist. 

6. Gasdiffusionselektrode nach mindestens einem der Anspruche 1 bis 5, da- 
durch gekennzeichnet, dafS das elektrisch leitfahige Material Kohlenstoff 
und/oder ein Metal! enthalt. 

7. Gasdiffusionselektrode nach mindestens einem der Anspruche 1 bis 6 , 
dadurch gekennzeichnet, daS sie ein bis vier Gasdiffusionsiagen enthalt. 

8. Gasdiffusionselektrode nach mindestens einem der Anspruche 1 bis 7, da- 
durch gekennzeichnet, daft sie eine katalytisch aktive Schicht aufweist. 
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9. Gasdiffusionselektrode nach Anspruch 8, dadurch gekennzeichnet. dalX 
die katalytisch aktive Schicht 

a. ) mindestens ein katalytisch aktives Material und 

b. ) eines oder mehrere ionenleitende Polymere und gegebenenfalls 

c. ) eines Oder mehrere hydrophobe Materialien enthalt. 

10. Gasdiffusionselektrode nach Anspruch 9, dadurch gekennzeichnet daB 
das katalytisch aktive Material mindestens ein Metall der 8. Nebengruppe 
Oder eine Legierung eines oder mehrerer Metalle der 8. Nebengruppe, 
insbesondere mit einem Metall der 4. Nebengruppe ist. 

1 1 . Gasdiffusionselektrode nach Anspruch 9 und/oder 10, dadurch gekenn- 
zeichnet daB das Masseverhaltnis katalytisch aktives Material : ionenlei- 
tendes Polymer im Bereich von 1:100 bis 100:1 liegt. 

12. Gasdiffusionselektrode nach mindestens einem der AnsprCiche 9 bis 11, 
dadurch gekennzeichnet daB die Konzentration an katalytisch aktivem 
Material senkrecht zur katalytischen Schicht mit zunehmender Entfernung 
vom Stutzmaterial abnimmt und die Konzentration an ionenleitendem 
Polymer zunimmt. 

13. Gasdiffusionselektrode nach mindestens einem der Anspruche 1 bis 13, 
dadurch gekennzeichnet, daS sie durch ein elektrisch leitendes Gitternetz 
mechanisch verstarkt ist. 

14. Gasdiffusionselektrode nach Anspruch 13, dadurch gekennzeichnet, daB 
das elektrisch leitende Gitternetz ein metallisches Gitternetz ist oder ein 
metallisch beschichtetes Polymer enthalt. 

15. Gasdiffusionselektrode nach mindestens einem der Anspruche 1 bis 14, 
dadurch gekennzeichnet, daB sie einen elektrischen Fl§chenwiderstand 
von <_ 100 mQ/cm^ besitzt. 

16. Verfahren zur Herstellung einer Gasdiffusionselektrode enthaltend minde- 
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stens eine elektrisch leitfahige, hydrophobe und gasdurchlassige Gasdif- 
fusionslage, dadurch gekennzeichnet, dafS das Verfahren die folgenden 
Schritte aufweist: 

a) Herstellen einer Suspension enthaltend ein elektrisch leitfahiges 
Material und mindestens eine Flussigkeit, 

b) Bereitstellen einer oder mehrerer Suspensionen oder Losungen aus 
einem Bindernr^aterial und mindestens einer Flussigkeit, 

c) intensives Mischen der in Schritt a) hergestellten Suspension mit 
mindestens einer der in Schritt b) hergestellten Suspensionen, 

d) Impragnieren eines mechanisch stabilen Stutzmaterials mit der in 
Schritt c) hergestellten Mischung, 

e) Trocknen des impragnierten Stutzmaterials, 

f) Sintern des impragnierten Stutzmaterials bei einer Temperatur von 
mindestens 200 "^C. 

Verfahren zur Herstellung einer Gasdiffusionselektrode nach Anspruch 
16, dadurch gekennzeichnet, dad das elektrisch leitfahige Material eine 
elektrische Bulkleitfahigkeit _> 10 mS/cm aufweist. 

Verfahren zur Herstellung einer Gasdiffusionselektrode nach mindestens 
einem der Anspruche 16 oder 17, dadurch gekennzeichnet, daft die 
Gasdiffusionselektrode mindestens eine Gasdiffusionslage enthalt, bei der 
das mechanisch stabile Stiitzmaterial ein Vlies, Gewebe oder Papier ist. 

Verfahren zur Herstellung einer Gasdiffusionselektrode nach mindestens 
einem der Anspruche 16 bis 18, dadurch gekennzeichnet, daS das me- 
chanisch stabile Stutzmaterial ein Flachengewicht von < 150 g/m^ 
aufweist. 

Verfahren zur Herstellung einer Gasdiffusionselektrode nach mindestens 
einem der Anspruche 16 bis 1 9, dadurch gekennzeichnet, da(i die Schrit- 
te d) und e) ein- oder mehrmals wiederhoit werden. 



21. 



Verfahren zur Herstellung einer Gasdiffusionselektrode nach mindestens 
einem der Anspruche 16 bis 20, dadurch gekennzeichnet, daR eine oder 
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mehrere gesinterte Gasdiffusionslagen bei einem Druck von bis zu 500 
bar und einer Temperatur bis zu 400°C geprelit werden. 

22. Verfahren zur Herstellung einer Gasdiffusionselektrode nach mindestens 
einem der Anspriiche 16 bis 21, dadurch gekennzeichnet, daS die in 
Schritt a.) hergestellte Suspension ein Material zur Herabsetzung der 
Oberflachenspannung enthalt. 

23. Verfahren zur Herstellung einer Gasdiffusionselektrode nach mindestens 
einem der Anspruche 16 bis 222, dadurch gekennzeichnet, daS das 
Bindermaterial und das elektrisch leitfahige Material in einem Massen- 
verhaltnis von 1:100 bis 100:1 eingesetzt werden, 

24. Verfahren zur Beschichtung einer Gasdiffusionselektrode an einer Ober- 
flache mit einer katalytisch aktlven Schicht, dadurch gekennzeichnet,daB 
das Beschichten folgende Schritte aufweist: 

a) intensives Mischen mindestens eines katalytisch aktiven Materials mit 
einem oder mehreren gelosten Oder suspendierten ionenleitenden 
Polymeren, 

b) Aufbringen der in Schritt a) hergestellten Suspension auf eine Ober- 
flache der Gasdiffusionselektrode, 

c) Trocknen der aufgebrachten Schicht. 

25. Verfahren nach Anspruch 24, dadurch gekennzeichnet, daft eine Gasdif- 
fusionselektrode nach mindestens einem der Anspruche 1 bis 15 verwen- 
det wird. 

26. . Verfahren nach Anspruch 24 und /oder 25, dadurch gekennzeichnet. daS 

vor dem Aufbringen der in Schritt a) hergestellten Suspension ein Teil der 
Suspensionsflussigkeit verdunstet wird. 

27. Verfahren nach mindestens einem der Anspruche 24 bis 26, dadurch 
gekennzeichnet. dalJ die Schritte b) und c) ein- oder mehrmals wiederholt 
werden. 
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Verfahren nach mindestens einem der Anspruche 24 bis 27, dadurch 
gekennzeichnet, dafi Suspensionen unterschiedlicher Konzentration an 
katalytisch aktivem Material und ionenleitendem Polymer in aufeinand- 
erfolgenden Schichten verwendet werden. 



Membran-Elektroden-Einheit enthaltend eine Anode, eine Kathode und 
eine zwischen Anode und Kathode angeordnete Polymerelektrolytmem- 
bran dadurch gekennzeichnet, dafS mindestens eine der Elektroden eine 
Gasdiffusionselektrode gemaB mindestens einer der Anspruche 1 bis 15 
ist. 

J 

Verwendung einer Gasdiffusionselektrode nach mindestens einem der 
Anspruche 1 bis 15 in einer Brennstoff- Oder Elektrolysezelle. 
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